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Die folgenden Angabon sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

(54) Polyurethanispersionen und deren Verwendung 

® Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur 
Herstellung der Polyurethandispersion, wobei die Disper- 
sionen erhaltlich sind, indem 

a) aus Makroolen, ionisch oder potentiell ionischen Polyo- 
len und uberschussigen Polyisocyanaten ein NCO-ther- 
miniertes Prapolymer hergestellt wird, 

b) dieses Prapolymer mit Verbindungen, die mindestens 2 
gegenuber isocyanat-reaktiver Aminogruppen aufwei- 
sen, in einem Verhaltnis NCOGruppen/NH-Gruppen von 
< 1 : 1 umgesetzt, 

c) neutralisiert und 

d) mit Wasser dispergiert wird. 
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Beschreibung 

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft die Verwendung 
von mit Ammoniak neutralisierten Polyurethandispersio- 
nen, ein Verfahren zu deren Herstellung sowie deren Ver- 5 
wendung. 

[0002] Die DE 26 24 422 Al (US 4 066 591) beschreiben 
Polyurethan-Dispersionen, die Dimethylolpropionsaure als 
potentiell hydrophile Gruppe enthalten. Als zur Neutralisie- 
rung geeignete Mittel nennt sie unter anderen auch Ammo- 10 
niak. Ferner wird beschrieben, daB ein Voraddukt, das 
Saure- und NCOGruppen enthalt, in ein Gemisch von 
wassrigem Ammoniak und Hydrazin gegeben wird. Es kann 
nun sowohl Ammoniak als auch Hydrazin mit den NCO- 
Gruppen des Prepolymeren zu den entsprechenden Adduk- 15 
ten als auch mit dem Carbonsauregruppen zu Ammonium- 
bzw. Hydraziniumsalzen reagieren. D. h., daB das Verfahren 
eine schwer kontrollierbare Konkurrenzreaktion darstellt. 
[0003] Die DE36 41 494 A 1 gibt ein Verfahren an, bei 
dem man in einer Ausfuhrungsform das NCOGruppen tra- 20 
gende Prepolymer mit aminischen oder alkoholischen Ket- 
tenverlangerern so umsetzt, daB die o. a. Konkurrenzreak- 
tion keine Rolle mehr spielt. Nachteilig an diesem Verfahren 
ist allerdings, daB zwingend 0,5 bis 30 Gew.-% an in Polyet- 
herketten vorliegenden Ethylenoxid-Einheiten mitverwen- 25 
det werden mussen. Es ware wunschenswert, wenn man 
ohne diese Polyether auskommen konnte. 
[0004] Die DE 39 22 493 Al lehrt, daB man Dispersio- 
nen, die mit Aminen neutralisiert sind, mit Ammoniak ver- 
setzt und anschlieBend destilliert. Dabei wird das Amin ab- 30 
gezogen und durch Ammoniak ersetzt. Nicht nur, daB das 
Verfahren sehr aufwendig ist und das Produkt belastet; es 
muB auch das Destillat, das Wasser, Ammoniak und Amin 
enthalt, sachgerecht entsorgt werden. 

[0005] DieDE197 50l86Albeschreibtein Addukt von 35 
Isophorondiamin an ungesattigte Carbonsauren wie z. B. 
Acryisaure als hydrophile Gruppe fur Polyurethan-Disper- 
sionen. Aus dieser Schrift geht weiter hervor, daB diese Ver- 
bindung auch mit Ammoniak neutralisiert werden kann. Es 
ist jedoch in jedem Falle von Nachteil, daB man in einem 40 
vorgeschalteten Schritt die hydrophile Gruppe erst herstel- 
len muB. 

[0006] EP00 17 199 Al beschreibt die Herstellung von 
Ammoniak neutralisierten Polyurethan-Dispersionen auf 
Basis von ethylenisch ungesattigten Fettsaurepolyesterpo- 45 
lyolen. Damit Filme dieser Dispersionen technisch brauch- 
bare Eigenschaften erhalten, ist der Zusatz okologisch be- 
denklicher Sikkative, z. B. von Kobaltsalzen, notig. 
[0007] Die EP 41 1 1 96 A2 beschreibt ammoniak-neutrali- 
sierte Polyurethandispersionen, die ohne die Verwendung 50 
Isocyanat-reaktiver Amine hergestellt werden. Diese Polyu- 
rethandispersionen ergeben lediglich sehr weiche Filme. 
[0008] US 5 916 960 beschreibt die Mischung von selbst- 
vernetzenden Polyvinyl-Dispersionen mit Ammoniak neu- 
tralisierten Dispersionen, die nach den Lehren der bereits 55 
diskutierten US 4 066 591 bzw. EP 17 199 erhalten werden. 
[0009] Aus der EP 1 072 652 A2 sind Beschichtungsmit- 
tel aus einem Gemisch aus den anionischen Dispersionen 
gem. DE 196 53 585 Al und EP 0 242 73 1 B2 bekannt. Die 
Dispersion A enthalt auch Festkorper das zumindest teil- 60 
weise in der Salzform vorliegende Umsetzungsprodukt aus 

a) einem NCOPrepolymer aus 

i) 20 bis 80 Gew.-% eines Diisocyanates ausge- 
wahlt aus der Gruppe der aliphatischen Diisocya- 65 
nate, cycloaliphatischen Diisocyanate und Mi- 
schungen daraus, 

ii) 20-80 Gew.-% eines Makrodioles mit einem 
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Molgewicht von 500 bis 10000 und Gemischen 
daraus, 

iii) 2 bis 12 Gew.-% 2,2-Bis-(hydroxy methyl)- al- 
kan-monocarbonsauren, bevorzugt Dimethylol- 
propionsaure, 

iv) 0 bis 15 Gew.-% kurzkettiger Diole mit einem 
Molekulargewicht von 62 bis 400 g/mol, 

v) 0 bis 10 Gew.-% monofunktioneller Alkohole 
als Kettenregler mit einem Molekulargewicht 32 
bis 350 g/mol, 

b) 0 bis 15 Gew.-% Diamine des Molekulargewichts- 
bereichs 60 bis 300 g/mol als Kettenverlangerer, 

c) 0 bis 10 Gew.-% Kettenregler, ausgewahlt aus der 
Gruppe der Monoamine, Alkanolamine und Ammo- 
niak, 

d) 0 bis 3 Gew.-% Wasser und 

e) 0,1 bis 10 Gew.-% Neutralisationsmittel, wobei sich 
die genannten Prozentangaben zu 100% erganzen mit 
der MaBgabe, daB man in der Prepolymerstufe a) einen 
Wert von 65 bis 85%, vorzugsweise 75 bis 80% des be- 
rechneten NCO-Gehalts einstellt. 

[0010] Die Dispersion B enthalt ein Umsetzungsprodukt 
aus 

a) einem NCOPrepolymer aus 

i) 20 bis 60 Gew.-% eines Diisocyanates ausge- 
wahlt aus der Gruppe der aliphatischen Diisocya- 
nate, cycloaliphatischen Diisocyanate, und Mi- 
schungen daraus, 

ii) 10 bis 80 Gew.-% eines Makrodioles mit ei- 
nem Molekulargewicht von 500 bis 10000 und 
Gemische daraus, 

iii) 2 bis 12 Gew.-% 2,2-Bis-(hydroxymenthyl)- 
alkan-monocarbonsauren, bevorzugt Dimethylol- 
propionsaure, 

iv) 0 bis 15Gew.-% kurzkettiger Diole und 
Triole mit einem Molekulargewicht von 62 bis 
400, 

v) 0 bis 10 Gew.-% monofunktioneller Alkohole 
und Polyether aus Kettenregler mit einem Mole- 
kulargewicht von 32 bis 2500, 

b) 0 bis 15 Gew.-% Diamine und Triamine des Mole- 
kulargewichtsbereichs 60 bis 300 als Kettenverlange- 
rer, 

c) 0 bis 10 Gew.-% Kettenregler, ausgewahlt aus der 
Gruppe der Monoamine, Alkanolamine und Ammo- 
niak 

d) 0 bis 3 Gew.-% Wasser und 

e) 0,1 bis 10 Gew.-% Neutralisationsmittel, wobei sich 
die genannten Prozentangaben zu 100% erganzen mit 
der MaBgabe, daB die Verzweigung sowohl durch 
Triole als auch durch Triamine erreicht wird und nicht 
beide a) iv) und b), Null sind. 

[0011] Das beschriebene Umsetzungsprodukt wird fur die 
Herstellung von lichtechten Beschichtungsmitteln einge- 
setzt. Weitere Verwendungen sind aus dieser Schrift nicht 
bekannt. 

[0012] Nachteilig hierbei ist, daB es sehr schwierig ist, den 
NCO-Gehalt auf den geforderten Wert zu bringen, was sich 
auch in den sehr langen Reaktionszeiten auBert. 
[0013] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es somit, 
Polyurethandispersionen zur Verfugung zu stellen, die die 
genannten Nachteile nicht aufweisen. 
[0014] Insbesondere sollen die Polyurethandispersionen 
sich fur die Herstellung von Beschichtungen, Klebstoffen, 
Impragnierungen und Dichtungsmassen eignen. 
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[0015] AuBerdem ist es Aufgabe der Erfindung, eiri Ver- 
fahren zur Herstellung der genannten Polyurethandispersio- 
nen zur Verfugung zu stellen, das einfach und sicher durch- 
zufuhren und reproduzierbar ist. Es sollen insbesondere 
nicht zwangsweise Komponenten mitverwendet werden 5 
mussen, die keinen wesentlichen Beitrag zu den Endeigen- 
schaften der Dispersionsfilme leisten. Das Verfahren soli 
keine Abfallprodukte liefern, die separat entsorgt werden 
mussen. Es sollen keine Einsatzstoffe eigens hergestellt 
werden mussen und es sollen in der Dispersion keine toxiko- 10 
logisch bedenklichen Chemikalien enthalten sein. 
[0016] Ferner soli die Herstellung der beschriebenen Po- 
lyurethandispersionen ohne den Einsatz von Polyethylen- 
oxid-Einheiten moglich sein. 

[0017] Diese Aufgabe wird durch ein Verfahren zur Her- 15 
stellung von Polyurethandispersionen gelost, bei welchem 

a) aus Makroolen, ionischen oder potentiell ionischen 
Polyolen und iiberschussigen Polyisocyanaten ein 
NCO-teminiertes Prepolymer hergestellt wird, 20 

b) dieses Prepolymer mit Verbindungen, die minde- 
stens 2 gegeniiber Isocyanat reaktive Aminogruppen 
aufweisen, in einem Verhaltnis NCO-Gruppen/NH- 
Gruppen von < 1 : 1 umgesetzt 

c) neutralisiert und 25 

d) mit Was ser dispergiert wird. 

[0018] Als Makroole werden solche Verbindungen einge- 
setzt, die ein Molekulargewicht von 500 bis 5000, vorzugs- 
weise von 800 bis 4500, hochst bevorzugt von 800 bis 3000 30 
aufweisen. Besonders bevorzugt ist der Einsatz von Makn> 
diolen. 

[0019] Bei den Makroolen handelt es sich insbesondere 
um Polyesterpolyole, die z. B. aus Ullmanns Encyklopadie 
der technischen Chemie, 4. Auflage, Band 19, S. 62-65 be- 35 
kannt sind. Bevorzugt werden Polyesterpolyole eingesetzt, 
die durch Umsetzung von zweiwertigen Alkoholen mit 
zweiwertigen Carbonsauren erhalten werden. Anstelle der 
freien Polycarbonsauren konnen auch die entsprechenden 
Polycarbonsaureanhydride oder entsprechende Polycarbon- 40 
saureester von niederen Alkoholen oder deren Gemische zur 
Herstellung der Polyesterpolyole verwendet werden. Die 
Polycarbonsauren konnen aliphatisch, cycloaliphatisch, ara- 
liphatisch, aromatisch oder heterocyclisch sein und ggf., 
z. B. durch Halogenatome, substituiert und/oder ungesattigt 45 
sein. Als Beispiele hierfiir seien genannt: Korksaure, Aze- 
lainsaure, Phthalsaure, Isophthalsaure, Phthalsaureanhy- 
drid, Tetrahydrophthalsaureanhydrid, Hexahydrophthalsau- 
reanhydrid, Tetrachlorphthalsaureanhydrid, Endomethylen- 
tetrahydrophthalsaureanhydrid, Glutarsaureanhydrid, Mai- 50 
einsaure, Maleinsaureanhydrid, Alkenylbernsteinsaure, Fu- 
marsaure, dimere Fettsauren. Bevorzugt sind Dicarbonsau- 
ren der allgemeinen Formel HOOC-(CH2)y-COOH, wobei y 
eine Zahl von 1 bis 20, bevorzugt eine gerade Zahl von 2 bis 
20 ist, z. B. Bernsteinsaure, Adipinsaure, Dodecandicarbon- 55 
saure und Sebacinsaure. 

[0020] Als Diole kommen z. B. Ethylenglykol, Propan- 
1,2-diol, Propan-l,3-diol, Butan-l,3-diol, Butan-l,4-diol, 
Buten-l,4-diol, Butin-l,4-diol, Pentan-l,5-diol, Neopentyl- 
glykol, Bis-(hydroxymethyl)-cyclohexane wie 1 ,4-Bis-(hy- 60 
droxymethyl)cyclohexan, 2-Methylpropan-l,3-diol, Me- 
thylpentandiole, femer Dipropylenglykol, Polypropylengly- 
kol, Dibutylengiykol und Polybutylenglykole in Betracht. 
Bevorzugt sind Alkohole der allgemeinen Formel HO- 
(CH2)x-OH, wobei x eine Zahl von 1 bis 20, bevorzugt eine 65 
gerade Zahl von 2 bis 20 ist. Beispiele hierfiir sind Ethylen- 
glykol, Butan-l,4-diol, Hexan-l,6-diol, Octan-l,8-diol und 
Dodecan- 1 , 1 2-diol . Weiterhin bevorzugt sind Neopentyl- 



glykol und Pentandiol-1,5. 

[0021] Ferner kommen auch Polycarbonat-Diole, wie sie 
z, B. durch Umsetzung von Phosgen mit einem tJberschuB 
von den als Aufbaukomponenten fur die Polyesterpolyole 
genannten niedermolekularen Alkohole erhalten werden 
konnen, in Betracht. 

[0022] Geeignet sind auch Polyesterdiole auf Lacton-Ba- 
sis, wobei es sich um Homo- oder Mischpolymerisate von 
Lactonen, bevorzugt um endstandige Hydroxylgruppen auf- 
weisende Anlagerungsprodukte von Lactonen an geeignete 
difunktionelle Startermolekiile handelt. Als Lactone kom- 
men bevorzugt solche in Betracht, die sich von Verbindun- 
gen der allgemeinen Formel HO-(CH 2 )z-COOH ableiten, 
wobei z eine Zahl von 1 bis 20 ist und ein H-Atom einer Me- 
thyleneinheit auch durch einen Ci- bis C 4 -Alkylrest substi- 
tuiert sein kann. Beispiele sind epsilon-Caprolacton, P-Pro- 
piolacton, y-Butyrolacton und/oder Methyl-epsilon-capro- 
lacton sowie deren Gemische. Geeignete Starterkomponen- 
ten sind z. B. die vorstehend als Aufbaukomponente fur die 
Polyesterpolyole genannten niedermolekularen zweiwerti- 
gen Alkohole. Die entsprechenden Polymerisate des e-Ca- 
proiactons sind besonders bevorzugt. Auch niedere Polye- 
sterdiole oder Polyetherdiole konnen als Starter zur Herstel- 
lung der Lacton-Polymerisate eingesetzt sein. Anstelle der 
Polymerisate von Lactonen konnen auch die entsprechen- 
den, chemisch aquivalenten Polykondensate der den Lacto- 
nen entsprechenden Hydroxycarbonsauren, eingesetzt wer- 
den. 

[0023] Daneben kommen als Monomere Polyetherole in 
Betracht. Sie sind insbesondere durch Polymerisation von 
Propylenoxid, Butylenoxid, Tetrahydrofuran, Styroloxid 
oder Epichlorhydrin mit sich selbst, z. B. in Gegenwart von 
BF3 oder durch Anlagerung dieser Verbindungen ggf. im 
Gemisch oder nacheinander, an Startkomponenten mit reak- 
tionsfahigen Wasserstoffatomen, wie Alkohole oder Amine, 
z. B. Wasser, Ethylenglykol, Propan-l,2-diol, l,2-Bis-(4- 
hydroxyphenyl)-propan oder Anilin erhaltlich. Besonders 
bevorzugt ist Polytetrahydrofuran eines Molekulargewichts 
von 240 bis 5000, und vor allem 500 bis 4500. 
[0024] Ebenfalls geeignet sind Polyhydroxyolefine, be- 
vorzugt solche mit 2 endstandigen Hydroxylgruppen, z. B. 
a-oDihydroxypolybutadien, a-CO-Dihydroxypolymetha- 
crylester oder a-(D-Dihydroxypolyacrylester als Monomere. 
Solche Verbindungen sind beispielsweise aus der EP-A- 
0 622 378 bekannt. Weitere geeignete Polyole sind Poly ace- 
tale, Polysiloxane und Alkydharze. 

[0025] Neben den genannten Makroolen konnen ggf. auch 
kurzkettige Polyole zugesetzt werden. Hierbei kommen bei- 
spielsweise kurzkettige Diole mit einem Molekulargewicht 
von 62 bis 500, insbesondere 62 bis 200 g/mol in Betracht. 
[0026] Als kurzkettige Diole werden vor allem als Auf- 
baukomponenten die fur die Herstellung von Polyesterpo- 
lyolen genannten kurzkettigen Alkandiole eingesetzt, wobei 
die unverzweigte Diole mit 2 bis 12 C-Atomen und einer 
gradzahligen Anzahl von C-Atomen sowie Pentan-l,5-diol 
bevorzugt werden. AuBerdem kommen Phenole, aromati- 
sche Dihydroxy- Verbindungen oder Bisphenol A oder F als 
Diole in Betracht. 

[0027] Als ionische oder potentiell ionische Polyole kom- 
men erflndungsgemaB 2,2-Di-(hydroxymethyl)-Alkan-Mo- 
nocarbon saure n mit insgesamt bis zu 10 Kohlenstoffatomen 
in Betracht. Besonders bevorzugt ist Dimethylolpropions- 
aure. 

[0028] Als Polyisocyanate kommen erflndungsgemaB 
vorzugsweise die in der Polyurethanchemie ublicherweise 
eingesetzten Diisocyanate in Betracht. 
[0029] Insbesondere zu nennen sind Diisocyanate 
X(NCO) 2 wobei X fur einen aliphatischen Kohlenwasser- 
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.mffh* mil 4 bis 12 Kohlenstoffatomen, einen cycloaUpha- 
toS aromatischen Kohlenwasserstoffrest mit 6 b* 
15 ShSoffatomen oder einen araUphaUschen Kohlen- 
id ^ OI " cl £ 7 bis 15 Kohlenstoffatomen steht. Bei- 

W M:lSer^iiSan^sind Tetramethylendiisocya- 
r H^SyleSyanat, Dodecaxnethylendi^ya- 

nS 1 iDiisocyanatocylohexan, ^™ l £££ZZ- 
7hvi SUocvanatomethylcyclohexan (IPDI), 2,2-Bis-^ iso- 

memylxylyleniisocyanata^^d^gonie 
^SfSdS^Sso^e.sdiesen - 

Klng^r^weiugenS^^^^ 
Set Weiterhin sind die Mischungen v °°J™?f 

ESTte aliphatischen zu aromatischen ^yanate 4^ 
ST 4 betrag't. Ganz besonders ;b = ug jj-"^ 
cyanate verwendet, die ausschheBhch aliphatisch geo 

SlT^Po^^e kann man auch I-yana.dn- 
S die neben freien NCO-Gruppen weitere, von NCO- 

S ^beschriebenen Makroole, ionischen oder^po- 
2SS ionischen Polyole sowie ^^^Pre£ 
kettieen Polyole werden zu einem NC ^ te ™ niert *£ 
Wmer umgesetzt. Hierbei werden vorzugsweise difunktio- 
neUe Bausteine enthaltende Polyole verwendet. Das W 
neue uaubicii^ NCOreaktiven Gruppen soli 

haltnis von NCO-Gruppen zu NUW« vorz £ gsweis e 
erfindungsgemaB zwischen 1,1 . 1 bis z . i, vox » 
U5 : 1 bis 1,9 : 1, besonders bevorzugt 1,2 : 1 bis 1,5 . 1 

El Dieses Prepolymer wird im Schritt b weiter umge- 
Ab rStionskomponente k6nnen alle aliphatischen 

dungen vorzugsweise in einen, NfOMtajp-«H<^ 

SiiiSSSSS -S*. bezogen auf 

S^XXluB an die Umsetzung des Prepolymers 
St ein^^eutlisierung. Hierfur sind z.B. Ammoniak 
N-Mlthytaiorpholin, DimethyUsopropanolamin, Thgbyto- 

3SE S^SN-Ethy^sopropy^ und 
^BT^^itisterfindungsge^derEn. 



satz von Ammoniak. Der Gehalt an a»MU*"J* 

abbaubarerProduktegeeignet Bezug . 
[0039] Im folgenden wird die Erfindung unter eez g 
nahme auf ein Beispiel naher erlautert: 



Beispiel 

100401 In einem RUhrkolben werden vorgelegt: 
800V(0 40 mol) einesPolyesterols aus Isophthakaure, Adi- 
Sureund Hexandiol-1,6 der OH-Zahl 56 mg/g, 
80 4 g (0,60 mol) DMPA und 
36,0 g (0,40 mol Butandiol-IA 
[0041] Dazu gibt man bei 1<J3 
400 g (1,80 mol) IPDI und 

Pleach vier Stunden rtlhren bei 105°C wird mit 
1600 g Aceton 

KSTdpt NCOGehalt der Losung wird zu 1,11% be- 
S^XgSauf45»Cge« i mtund m it. 

68,0 g (0,40 mol) IPDA versetzt. 
rft0451 Nach 90 Minuten wird mit 
Kg (0^73 mol) 25%igen wassrigem Ammoniak neutrah- 

Sofwasser despergiert und das Aceton i. V. abgezogen. 
ReiMehnung von 415% auf (Zugversuch nach DIN 53504). 
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Patentanspruche 

1 Verfahren zur Herstellung von 

sionen, wobei die Polyurethandispersion erhalthch ist, 

iDde ™) aus Makroolen, ionisch oder Po^ellioni- 
Shen Polyolen und uberschtissigen 
ten ein NCO-terminiertes Prapolymer hergestellt 

bTdieses Prepolymer mit Verbindungen, die min- 
5L2T2 ge^ Isocyanatreak^ve A^- 
gruppen aufweisen, in einem Verhaltms JN^U- 
Grup£n/NH-Gruppen von < 1 : 1 umgesetzt 
c) neutralisiert, und 
d> mit Wasserdispergiert wird. 
1 Verfahren nach Anspruch 1 dadurch gekennzeich- 
net dStlchritt a zusLlich kurzkettige Polyole ein- 

fSSSS* Anspruch 1 , oder 2 dadurch gekenn- 
LcSTdaB als ionische oder potential ion«che 
Myo"e ?2-Di-(hydroxymethyl)-alkanmonocarbon- 

zeichnet, daB als ionische oder potentieU M»» 
Poryol DKhydroxymethyD-propionsaure eingesetzt 
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wird. 

5. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 4 da- 
durch gekennzeichnet, daB zur Umsetzung mit dem 
Prepolymer Diamine eingesetzt werden. 

6. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5 da- 5 
durch gekennzeichnet, daB in dem Prepolymer das Ver- 
haltnis NCO/NH funktionell zwischen 0,9 : 1 und 1 : 1 
liegt. 

7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 6 da- 
durch gekennzeichnet, daB das Verhaltnis NCO/NH - 10 
funktionell zwischen 0,95 : 1 und 1 : 1 liegt. 

8. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 7 da- 
durch gekennzeichnet, daB das Verhaltnis NCO/NH - 
funktionell bei 1:1 liegt. 

9. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8 da- 15 
durch gekennzeichnet, daB zur Neutralisierung Ammo- 
niak eingesetzt wird. 

10. Polyurethandispersionen herstellbar in einem Ver- 
fahren gemaB einem der Anspruche 1 bis 9. 

11. Verwendung der Polyurethandispersionen nach 20 
Anspruch 10 fur Beschichtungen, Impragnierung, 
Dichtmassen und KlebstofFe. 
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